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研究成果の概要（和文）： 

本計画の目的は、希土類四極子秩序系での原子・磁気モーメントの熱振動変化から、格子と四極

子秩序の関係を理解する事である。そのため、二つの波長を用いた複色中性子回折法を提案した。

本基盤Cの支援により、高分解能測定とwide-Q測定を１台で実現する環境整備を完了した。震災

による原子炉停止のため本実験はできなかったが、停止前のテスト実験により性能を確認した。

さらにこの高度化により、偏極中性子実験、中性子ホログラフィー実験も実現可能となった。 

 

研究成果の概要（英文）： 

The main purpose of this project was to clarify couplings between lattice and 

quadrupole and magnetic orderings in rare earth antiferroquadrupolar ordering 

compounds through observations of thermal vibrations of nucleus and magnetic 

moments.  For the observations, we proposed dichromatic neutron using two different 

wave lengths.  We succeeded in upgrading a neutron powder diffractometer by this 

project.  High resolution diffraction experiments with lower wave length, and wide –Q 

diffraction experiments with high wave length have been feasible on one diffractometer.  

Though the main experiments could not be performed because of the earthquake, 

feasibility of the wide-Q experiments with dichromatic beams has been confirmed.  

Moreover, by the upgrades, neutron holography experiments, and polarised neutron 

experiments are realised on the powder diffractometer.   
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１．研究開始当初の背景 

希土類化合物で4f 電子の電気四極子モーメ
ントが秩序化すると、磁性に大きな影響を与
える。たとえば、代表者とその共同研究者が
発見した比較的高い転移点をもつ四極子秩序
正方晶化合物DyB2C2, HoB2C2では、反強四極
子(AFQ) 秩序下の磁気秩序状態では、磁気モ
ーメントが互いに90 度になる構造をとる場
合がある。これは交換相互作用だけではあり
えない配列で、希土類の重要な特徴である強
いスピン・軌道(LS) 結合によって磁気モーメ
ントが四極子モーメントに束縛されているた
めに起きている。したがって、希土類磁性全
体像の理解には四極子相互作用の解明が不可
欠であり、磁気相互作用だけでは不十分であ
ることが現在の共通認識である。4f電子は強
いLS結合を通して、磁性と格子が結びついて
いるのであり、互いに強い影響を及ぼすこと
は間違いない。四極子自由度の影響も格子と
磁性の両面に表れるはずであり、双方からの
研究が重要と我々は考えた。しかしDyB2C2で
は、四極子転移点は高いもの、その中性子吸
収断面積の大きさから、格子ダイナミクスの
観測が困難で、格子と磁性の関係は明確にで
きなかった。そこで、格子と磁性の関係を探
る別な視点の研究を模索し本研究を着想した。 

 

２．研究の目的 

希土類では LS 結合を介した磁性と格子の結
合が重要であり、特に異方的電荷分布をとる
四極子秩序では、格子の影響が強いはずであ
る。実際、多くの AFQ 秩序系で特異な弾性
異常が観測される。従って格子の寄与の理解
が四極子秩序解明の鍵となろう。しかし
DyB2C2 では中性子によるダイナミクス測定
は困難だし、また多くの物質でダイナミクス
測定にたえる大型単結晶を作成するのは容
易ではない。このような研究上の障害を克服
する一つの視点として、粉末試料での詳細な
構造解析により、原子の異方的温度因子を介
して原子の運動に着目することで、四極子秩
序での格子の役割を解明できるのではない
かと考えた。ダイナミクス測定にくらべ間接
的ではあるけれど、四極子自由度の異常は何
らかの形で表れるはずで、簡便に短時間でそ
れを検証できるはずである。本研究ではその
ような実験を高精度で実現するため、単色中
性子ではなく、複色中性子(Dichormatic beam)

を用いた中性子粉末回折装置を提案し、その
実現を目指した。 

 

３．研究の方法 

複色回折実験を実現するには、高輝度の大型
モノクロメータを開発し、かつその配置に最
新の注意を払うことで、わずかな条件の変化
で 1.82A と 1.1A に二つの波長を取り出すこ
とができる。このため、複色実験用単結晶を
東北大学で作成し、それを東北大学が日本原
子力研究開発機構三号炉（茨城県東海村）に
設置した中性子粉末回折装置 HERMES に導入
する。このため HERMES 自身にも大規模な改
造を加える。この改造 HERMES を用いて、1.8A
での高分解能実験、1.1A での Wide-Q 実験を
行う。前者は磁気構造の精密決定に、後者は
原子変異パラメータの精密決定に有効であ
る。また、複色化は高輝度化にもつながるた
め、強度不足を解消し、様々な新たな試みが
可能となる。 
 
４．研究成果 
本基盤Cおよび他の競争的資金の支援により、
東北大学金属材料研究所が日本原子力研究開
発機構のJRR3（茨城県東海村）に設置した中
性子粉末回折装置HERMESのモノクロメータ
ーの面積の二倍化、および、それに対応する
ための遮蔽体の改造を行った。その結果、強
度の二倍化と二波長の取り出しに成功した。
（図１） 

 

図１ 本研究で導入した新結晶Dichomator

（Ge 単結晶） 

 

 

順調に準備が進んできたが、平成23年度に予
定していた本実験は、震災にともなう原子炉
長期停止により行うことができなかった。し
かし震災前に装置整備をおおよそ完了し、標
準試料Siでのテスト実験を行うことができた。
また四極子秩序化合物DyB2C2 と同じ系列に
属し、かつ多段の磁気転移をしめるErB2C2を
参考試料として用いて基礎データ測定も行う
ことができた。図２は改造HERMESで測定し
たSiでの複色実験パターンで、1.1Aの回折パ
ターン(a)は広いQ範囲でのデータを、1.82Aの



回折パターン(b)では、比較的低いQ領域で高
い分解能でのデータを得ることができる事が
確認できた。図2の赤実線は、両者を同時に
Rietveld解析をした結果で、よい一致を示す。
ここから(b)の測定だけの測定よりはるかに高
い精度で異方的温度因子を決定することがで
きた。一方、磁性体の場合は(b)のデータから
磁気構造、磁気モーメントの大きさを精度よ
く決定できることから、ミクロな磁気的性質
と平均的格子揺らぎの両方を一台の装置で測
定できることになる。原子炉停止により本実
験は行うことができず、また中性子の実験環
境の特殊性から、本研究を他装置へ切り替え
ることはできなかったが、震災以前のこの一
連のテスト結果により複色回折実験の有効性
が確認できたので、その結果をふまえて
HERMESのモノクロメーター周りの構造の改
良を行い、原子炉停止中に装置の高度化を進
め、原子炉再開後直ちに当初予定の複色回折
実験での本実験を開始できる環境を整えた。
さらに、この改造で実験の自由度が高まり、
偏極中性子実験、中性子ホログラフィー実験
も実現可能となった。これらの成果は中性子
専門の国際会議PNCMIなどで発表した。平成
２５年度中の原子炉再開を期待しているとこ
ろである。 

 

 

図２ 改造HERMESで測定したシリコン粉末
の複色回折データ。(a)が波長1.11A,(b)が波長
1.82Aのデータ。赤線は両者を同時解析した
Fitting結果である。(b)では大きいQが測定でき
ないが、その分(a)がカバーし、両者の高精度
領域を用いた解析が可能となる。 
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